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It　has　been　reported　that　the　iodine　toxicity　is　responsible　for　the‘‘Reclamation－Akagare　disease　
of　lowland　rice．　Since　1974　similar　symptom　to　that　of‘‘Akagare　disease”has　been　recognized　near
an　iodine　manufacturing　plant　in　Niigata　Prefecture．　To　investigate　the　cause　of　this　disease，　air，
water，　soils　of　paddy五elds　alld　lowland　rice　were　submitted　to　chemical　analysis　and　further　pot
experiments　were　carried　out．　From　these　results　obtained　it　was　known　that　iodine－polluted　soil
mainly　caused　this　Akagare　disease．
1．’ﾍ　じ　め　に　　　　　　　　　　　　　　　　2．調　査方法
新潟県内にはヨウ素製造工場が2工場あり，このうち　　　次の6つの項目にわけて調査を行った．
1工場の周辺の水田で昭和49年の作付けから水稲の赤枯　　　2．1工場排ガス中ヨウ素の測定
れが発生し，50年度も続いた・51年には赤枯れの範囲　　　工場の排ガス中のヨウ素濃度を鈴木らの溶液吸収法3）
は・工場正面でやや縮少したものの新たに工場横の水田　　とアルカリろ紙法により測定した．アルカリろ紙法で
水口付近にも現われた．この赤枯れの範囲は，いずれの　　は，5％炭酸カリウム溶液に浸した後風乾したろ紙（No．
年も水田の水口付近から中央部に限られており・水尻付　　6）を2段にろ紙ホルダーに装着し，5～101／分の速さ
　　　　　　　　　　　　、ﾟではほぼ正常であった・赤枯れは田植後10～14日程度　　で吸引する．ろ紙はサンプリング後直ちにポリエチレン
で出現し・分けつ期に著しく・主に下位葉に赤褐色斑点　　の袋に密封して持ち帰り，20m1程度の水の中でガラス
が見られ・著しく生育が阻害されることから開田赤枯れ　　棒でほぐし，ヨウ化物を溶かし出し，ろ過，水洗いの後
病に酷似していた・開田赤枯れ病に関し，天正は火山灰　　ろ液と洗液を合わせて50m1とする．この溶液について
土などを開田し土壌を湛水状態にすると土壌有機物に酸　　溶液吸収法と同様にイオン電極でヨウ素を測定する．両
化的に結合していたヨウ素が還元・溶出され・根に吸収　　方法とも排ガス中のヨウ素濃度を次式4）により算出し
されて障害となるヨウ素過剰症であることを報告1）2）し　　た．
ている・また，赤枯れ発生地はヨウ素工場の周辺であるｱとからなんらかのヨウ素の影響鰍られたが，本調　　C－V（W12W1－－W2）一・…・……………（・）
査においては工場排ガス及び大気中ヨウ素の測定，水田　　　ここでC：排ガス中のヨウ素濃度（m9／m3）
水及びかんがい水の分析，水田土壌の分析，現地水稲の　　　　　W1：第1段目に捕集されたヨウ素（mg）
観察調査と分析，さらにポット試験により原因の究明を　　　　　　W2：第2段目に捕集されたヨウ素（mg）
行ったので報告する・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　V：サンプリング排ガス量（m3）
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2．2工場周辺環境大気中のヨウ素の測定　　　　　　　した．pHの測定にはガラス電極法を用いた．
2・2・1　溶液吸収法による大気中ヨウ素の測定　　　　　　2．4　水田土壌の土壌分析
上記排ガスの測定で用いた溶液吸収法を環境大気中の　　　前年度著しい赤枯れの発現した工場正面の水田の土壌
ヨウ素の測定に応用した・ただしバブラーの代りにイン　　及び対照土壌として新潟市中野小屋の水田土壌の土壌分
ピンジャーを用い・吸収液量は10m1とし，1Z／分で吸　　析を新潟大学農学部農芸化学科土壌学教室に委託した．
引した・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　また両者のヨウ素含量を放射化分析により求めた．
2・2・2　アルカリろ紙（ATP）による測定　　　　　　　2．5工場周辺の水稲の観察調査と分析
図一2に示したように工場周辺4地点と対照地点として　　　昭和51年6月21日に水稲の赤枯れ状況調査を工場周辺
新潟市曽和の公害研で1％炭酸カリウム溶液に浸した5　　で行った．また，8月末に水稲を土壌とともにサンプリ
×10cmのろ紙（以下ATPと略す）をシェルター内に　　ングし，土壌，水稲を茎葉及び根にわけてそれぞれのヨ
つるして1ケ月間曝露し・これに収着されるヨ、ウ素を測　　ウ素含量を放射化分析により求めた．
定した．ヨウ素の定量には放射化分析を用いた・すな　　　2．6　水稲ポット試験
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　L墲ｿ，ろ紙の半分をポリエチレンの袋に入れ・立教大学　　　空気，水，土壌の3要素がそれぞれ汚染（工場周辺で
原子炉回転試料棚で中性子束密度5×101エn／sec・cm2で　　栽培・現地かんがい水・2．4で述べた工場前の水田土
10分照射後，15～30分冷却し，Ge（Li）半導体検出器一　　壌）または非汚染（公害研で栽培，水道水，2．4で述べ
4000ch波高分析器で1281（Tl／2＝25分）の441KeVの　　た対照土壌）となる様な組合せを作り，水稲をポット栽
γ線を非破壊で測定した．以下の項目での放射化分析も　　培し，収穫時の各群の草丈，ポット当りの穂数，ポット
同様にして行った．　　　　　　　　　　　　　　　　当りの穂重及びヨウ素の蓄積量を求めた・ポットには
，2．3水田水及びかんがい水の分析　　　　　　　　　　1／5，000ア・一ルのプラスチック製ワグネルポットを使用
水田水は工場前の水田の水口，中央，水尻で採i水し　　　し，“コシジワセ”を2本1株植えとし，1実験区5ポッ
た．また，かんがい水は工場前と対照として新潟市曽和　　　トとした・肥料は10－8－10複合肥料を1ポット当り5g，
の公害研前のかんがい水を採取した．いずれの場合もろ　　出穂前には硫安を0．39施肥した・5月13日に開始し，
過した後，分析に供した．分析項目は，ヨウ素イオン，　　常に湛水状態となっている様に管理し，9月17日に終了
塩素イオン及びpHである・分析方法は，ヨウ素イオ　　した．水稲中のヨウ素の分析には放射化分析を用いた・
ンでは，リン酸塩緩衝液を用いるイオン電極法5）及び高
濃度のときは，JISKO1026）に準じた1／200Nチオ硫　　　　　　　　　3・調査結果と考察
酸ナトリウム滴定法を用いた・塩素イオンはチオシアン　　　3．1工場排ガス中ヨウ素の測定
酸第二水銀比色法7）であるが，ヨウ素が高濃度である　　　測定結果を表一1に示した．濃度の経時変化があるため
場合は，これを抽出除去した後の分析値を塩素イオンと　　はっきりとは言えないが，8月30日の測定からわかる様
表一1工場排ガス中ヨウ素の測定結果
6　月　21　日 7　月　19　日 8　月　30　日
サンプリン塒刻1濫、／劃方法 サンプリン塒刻濫，／劃方法 サンプリン塒刻1鑑、／劃方法
10：19～10：402．99 ○ 9：52～10：240．64 △ 9：48～10：040．24 ○
10：48～11：082．81 ○ 10：25～10：420．83 △ 10：12～10：360．48 △
11：16～11：411．55 ○ 10：45～11：161．00 △ 10：38～10：500．30 ○
11：43～11：580．49 ○ 11：20～11：570．62 △ 10：51～11：120．18 △
13：26～13：360．20 ○ 12：01～12：170．56 △ 11：01～11：180．20 ○
13：42～13：520．10 ○ 1i：14～11：380．11 △
13：58～14：080．09 ○ 11：27～11：470．20 ○
14：13～14：29．0．05 ○ 11：42～12：190．16 △
14：33～14：490．09 ○ 11：52～12：270．13 ○
14：53～15：080．12 ○ 12：25～12：540．18 △
12：32～12：500．13 ○
12：53～13：490．09 ○
注）　△1溶液吸収法　　○：ろ紙法
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3．2工場周辺環境大気中のヨウ素の測定 図一2ATP配置略図3・2・1　大気中のヨウ素濃度　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1　工場横（1）
サンプリング地点を図一1に，測定結果を表一2に示し　　　　　　　　　　、2　　〃　　（2）
た．大気中のヨウ素のバックグラウンド値9）は0．05～　　　　　　　　　　　3　　”　　（3）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4工場正面0．5μg／m3程度といわれ，今回の測定値は工場敷地境界
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図一1大気中ヨウ素の測定サンプリング　　　　　告は無いので比較して考察することはでぎながった・
地点略図　　　　　　　　　　　　　　　　　3．3水田水及びかんがい水の分析
3．3．1水岬田　水
表一2　大気中ヨウ素測定結果 採水地点を図一4に，その分析結果を表一3に示した・
No． サンプリング地点 サンプリング時間ｺ和51年7月19日
大気中ヨウ
f濃度
iμ9／m3）
口のpHがやや高めであるが，他の地点のpH，塩素イ
Iンはおおむね通常値が得られた．一方ヨウ素イオンは
1 正門敷地境界 9：25～14：035．0 開田赤枯れ発生時の水田水の報告値11）と同程度かそれ
2 正面水田水口 9：53～14：041．9
3 正面水田水尻 9：57～14：060．49 1　冨ロロ
ヨウ素工場 o
正門 かんがい水路3．2．2　ATPによる測定 県　道 婁
　ATPの配置を図一2に示し，結果を図一3に示した．図
黷Rからわかる様に工場正面での値は他の地点と比較して
陶、
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蝉総騰…
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　　　｛
A鷺’・@　8
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3高く変動が大きい・平均値では，工場正面13μ9／100cm2
^月，工場横（1）が10’‘9／100cm2／月，同（2）が5．1μ9／100
團：赤枯れの著しい地点
＝@：褐色水流入地点
cm2／月，同（3）が2．8μ9／100cm2／月であったが対照の新　　　　　　　　　図一4採水地点略図1
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表一3　水　田　水　の　分　析　結　果
サンプリング月日 昭和51年5月13日 5月28目 6月2目 7月19目
　　　　　　　　　項　目
mo．　サンプリング地点
pH C1－ippm） pH Cl－　　　1－ippm）　（ppm）C卜ippm） 　1－ippm）　1－ippm）
1 工場正面　A水田水口 7．85 10．3 9．25 10．0 0．28 11．5 0．28 0．20
2 〃　　　　　中央 7．27・ 11．8’ 7．20 12．5 0．32 一 一 0．53
3 〃　　　　　水尻 6．90 13．2 6．45 一 0，024 『 一 一
4 工場横　D水田中央 6．91 17．3 6．35 21．0 0．11 一 一 0．26
表一4　かんがい水の分析結果　　　　　　　　　　　　　　、
導叢r暑昭和51年@5月13日 5月28日 6月2日 7月@6貝7月@19日8月P3日 8月24日 8月30目
サ影粛 pHCl－iPPln）pH（C1－
垂垂香j1自，蚤） C1『
ippm）
1胸
ippm）
1晒
ippm）
1－
ippm）
1『
ippm）
Cl－
ippm）
1『
ippm）
Cl－
ippm）
1脚
ippm）
a 褐色水流入地点 一 一 一 一 ｛ 一 一 一 一 37（38） 8．5
135
i133） 20
104
i107）
b A水田水口付近 一 ｛ 8．71 9．3＜0．0111．00，0160，014＜0．0136（36） 一 96（94） 一 一
C 工場正門前 一 一 一 一 ｛ 『 一 一 一 13（16）15 23（22） 2053（54）
d 新潟市曽和?Q　研前6．8811．96．7514．5＜0．01 『＜0．01 一 一 一 一 一 一 一
注：1噛の欄の（）内は抽出一滴定法
以上であり，入口よりも水田中央部の方が高いという結　　　　　　　　表一5－1土壌分析結果
果が得られた・
@　3．3．2　かんがい水 項目　試料｛茉纏劇翻蟷盤
採水地点を図一4に，分析結果を表一4に示した・A水田 粗　　砂　（％） 9．8 3．1
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　土水口付近のpHがやや高いが，塩素イオンはかえって 細　　砂　（％） 30．4 27．3
　　　　　「痰ｭ，7月19日のサンプリングまではヨウ素イオンは最　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　性 微　　砂　（％）
S　　土　（％）
32．2
Q7．6ト
25．2
R4．4
高でも0．016ppmであり，河川水の平均濃度ユ4）0．0022土性名　称 LC（軽埴土） LC（軽埴土）の10倍以内である・しかし8月13日のサンプリンppm
Oでは36ppmと著しく高濃度となった．これは図一4中塩基置換容量（1n£．） 19．13 22．90
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　置換性CaO（mg）aに示した褐色水の流入地点ではもっと著しく，最高で 248．7 291．3
置換性MgO（mg） 74．5 70．4は8月24日に135ppmとなった．これは混入している　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　置換性K20（mg）
36．5 34．1
褐色水が影響しているものと考えられ・かんがい水量の　　　置換性Na20（mg） 22．0 18．2
多いときは希釈されてヨウ素イオン濃度は低いが・かん　　　塩基飽和度　（％） 73．5 66．4
がい期以外では水量がほとんどなくなるため8月13日サ　　　腐　　　　植（％） 3．42 3．58
ンプリング以後ではヨウ素イオン濃度が高くなったもの リン酸吸収係数 881 1038
と推定された．また8月24日，30日のヨウ素イオンが高 注：成績は乾土当りで示す
濃度のときの塩素イオンは最高でも20ppmであること
からこの福色水はヨウ素工場力源料として用いて・・る地　　　表．5－2土壌中ヨ螺の分析結果
下かん水が直接浸出したものではないと考えられた．
3．4　水田土壌の土壌分析 項目　試料1藷鞍膣辮搬
新潟大学農学部農芸化学科土壌学教室横山栄造氏の土 ヨ　ウ　素（ppm） 270 ＜5壌分析の結果をそのまま表一5－1に示した・分析の結果か
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ら50年度赤枯れの発現した工場前の水田土壌と新潟市中　　縮少されたが新たにC水田，D水田の水口に被害範囲
野小屋で採土した土壌に大きな差はなく，西蒲原地方一　　　は広がった．　1
帯の一般的な土壌であるとの結論が報告された・一方，　　　　3．5．2土壌及び水稲中のヨウ素の分析
表一5－2には放射化分析による土壌中ヨウ素濃度の分析結　　　土壌及び水稲のサンプリング地点を図一5に示し，放射
果を示したが，工場前の赤枯れ発現水田土壌にはヨウ素　　化分析によるヨウ素の分析値を表一6に示した．表からわ
が高濃度含まれることがわかった・土壌中ヨウ素含量　　かる様に赤枯れの著しい地点（No．1，2，3，7，10）から
は，一般的には1ppm程度1）とされ，火山灰土壌開田　　サンプリングした土壌，水稲は対照地点として選んだ
直後の赤枯れ発生時の土壌で10数PPm程度工）であり　　No．8，　No．13と比較すると著しくヨウ素含量が高いこ
明確にはされていないが50～100ppmで生育不能にな　　とがわかる．前述した様に開田赤枯れ病発生時の土壌中
るといわれている15）．　　　　　　　　　　　　　　　　ヨウ素濃度は10数ppm　2）であり，水稲中のアルカリ可，
これらの値と比較すると，工場前の水田土壌はこれを　　溶性のヨウ素濃度は30～45ppmユ1）であることから工
はるかに越える値である．　　　　　　　　　　　　　場周辺の赤枯れ発生地点の水稲中のヨウ素濃度はこれら
3．5工場周辺の水稲の観察調査と分析　　　　　　　　をはるかに越えた濃度である・また・根の方に茎葉より
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　もはるかに高くヨウ素が蓄積されており，土壌によって3．5．1水稲の観察調査
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　異なるが生育障害発現時の根中ヨウ素量300～500ppm工場周辺の水田では5月上旬に田植が終了し5月下旬
12）を越えている．茎葉中ヨウ素量と根中ヨウ素量の関
には工場正面などで赤枯れが確認された・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　係では，根中に高くとも必ずしも平行して茎葉に高くな
6月21日における工場周辺の水稲の赤枯れの観察結果　　るとは限らないことが特に赤枯れによって生育阻害のお
を図一5に示した・強度の赤枯れにより水稲の生育が著し　　こるときに見られる．これは結田らの報告しているデー
く阻害された地点は4水田の水口付近であった・この4　　タユ2）とも一致し，経根によるヨウ素過剰障害発現レベル
水田の水口は図一4に示した様にいずれも同じかんがい水　　を水稲中のヨウ素含量から推定する場合，茎葉の分析値
路に面しており・この水路を介した水田土壌の汚染ある　　よりも根の分析値から推定する方が適当と考えられる．
いはかんがい水による直接被害が考えられたが，前述し
た様にかんがい水は赤枯れ発現期にはほぼ異常は認めら 表一6土壌及び水稲中ヨウ素の分析結果
れなかったことから，田植期迄に土壌が汚染されたこと
@　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　No．が原因ではないかと考えられた． サンプリング地点 繍灘茎i葉i糊ノ 根（ppm乾物）
前年度と比較するとA水田，B水田ではやや被害は　　　1工場正面　A水田水口 冊 一 110600
2 〃　　　　　水口 柵 150110770
㌔　　　　　　　3 〃　　　　　水口 柵 130 73 670
4 〃　　　　　中央 什 一 65 360
〃　　　　　中央 十 11 49290
一　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　6 〃　　　　　水尻 十 13 12 130
　農土　　　　　　　　　7十　叢 工場正面　B水田水口 冊 20092720
十　　　　　　　　　　　　水　　　　　　　　　　　8 工場正面約300m（対照） 剛 ＜5＜1 24
一　土　　　　　　　　　　　　　　　　　踏@　　　　＋　　　　十　十＋　＋　　土　　　　　　　　　9工　　　場　　　裏 士 17 38 150
一止 @＋・襟壌　　　　　　1°　　　　　　　　　　　　　　ギ　　　＋　　　　　　　　11　　　十　　輪十　　轍　　　　， 工場横　D水田水口
@〃　　　　　中央
帯十 71
Q6
26
P3
690
P90
12 〃　　　　　中央 士 24 2．6 96
土　　　　　　　　　　　　　　　　　　　天　　　　　　　13 工場横約200m（対照） 閣 ＜5＜1 22±　12　　　　D　　11　　　　　　　　　ヨ　　　　　　　然
ウ←　　　　　　　　　　　　・十　　　　　　　　　　　　　　　　ガ13　　　　　　　　　　　　　　　　　　　素　　　　　　　ス
一　　＋什什　　　署
試験開始後ほぼ10目位で空気，水の条件とは無関係に
十　　　　　　　十 汚染土壌を用いた実験区に赤枯れ症状が発生し，分けつ
期では生育が著しく阻害され，これは開田赤枯れ病によ
土9　　　　　　　　　　るものと一致した．なお非汚染土壌を用いた実験区では
図一5赤枯れの発生状況（6月21日現在）及　　　　　正常な生育であった・ポット試験終了時の草丈・穂数・
び土壌・水稲のサンプリング地点略図　　　　　穂重及びヨウ素の分析結果を表r7に示した．試験終了
6　　　　　　　　　　　　　　　　　　　新潟公害研報告　　　　　　　　　　　　　　　No．21977
表一7　水　稲　ポ　ッ　ト　試　験　結　果
条　　　　　件 赤枯れ 草　　　丈 穂数／ポット 穂重／ポット 茎葉中ヨウ 根中ヨウ素
No． x±σ＊ 5～±6＊ 又±σ＊ 素含量場所1土劇　水 の有無 （cm） （本） （9） （ppm乾物）含量ippm乾物）
公害研 非汚染土??y
水　道　水
?@道　水
無有 85±2．7
W1±4．6
23．8±2．4
P3．8±3．6
32．0±2．7
P5．2±6．5
＜1
@91
　30
P300
3 非汚染土 水　道　水 無 85±6．425．4±3．336．4±4．4 22 17
4　　5
工場正面 汚染土???y
水　道　水
ｩんがい水
有無 81±2．0
W4±2．8
14．0±4．7
Q7．4±4．2
14．7±5．0
R4．0±9．3
90
S2
1300
P20
6 汚染土 かんがい水 有 75±10．07．2±2．6 2．5±1．4 110 880
7　8
工場横 非汚染土??y
かんがい水
ｩんがい水
無有 94±2．1
U3±20．6
17．8±2．4
R．0±2．3
30．1±4．0
P．9±3．2
27
R70
　41
Q100
注：＊平均値±標準偏差（n＝5）
時の草丈は栽培後期に生育がやや回復するため汚染土，　　赤枯れの原因は，土壌が著しくヨウ素で汚染されている
非汚染土実験区間に大きな差は見られないが，ポット当　　ことによるものと結論される．これは特にポット試験及
りの穂数と穂重量には大差が認められ土壌汚染による影　　び土壌分析の結果から明らかである．次にヨウ素による
響の大きいことが証明された・また・根中ヨウ素量は前　　土壌の汚染経路であるが，土壌中ヨウ素濃度が高く，水
述の赤枯れ発生時の濃度レベルを著しく越え・またその　　稲の赤枯れの著しい地点はいずれも同じかんがい水路に
赤枯れの症状が実験室におけるヨウ化カリウム添加の水　　面しており，しかも水口に近いところのみであることか
耕栽培による赤枯れ症状に似ていることから・発現した　　ら，秋から冬期の様にかんがい水の流量のほとんど無い
赤枯れはヨウ素過剰症であることが判明した・　　　　　　ときに図一4に示した褐色水がかんがい水路に流入し，つ
ポット当りの穂重量の結果から現地かんがい水を用い　　いで水田に入ったものと推定される．今後はこの褐色水
た区では・汚染土・非汚染土のいずれを用いた区でも水　　の浸出の原因と，土壌汚染の範囲，深度の確認，除染の
道水区よりも穂重の減少が大きくなっており，特に汚染　　方法等の調査研究が必要である．
土を用いた実験区で著しい．しかし水道水の汚染土，非
汚染土区ともに公害研究所及び工場前に置いた区の間の　　　　　　　　　　謝　　　　辞
穂重にほとんど差が認められないことから3．2．2で述べ　　　　本調査にあたり全面的に御協力をいただいた新潟
た程度の大気中ヨウ素濃度では収量におよぼす影響はな　　　県巻保健所，黒埼町役場ならびに土壌分析の実施や
いものと考えられた．　　　　　　　　　　　　　　　　指導をいただいた新潟大学農学部横山栄造先生に感
一方，今回の試験における水稲の赤枯れ発現とヨウ素　　　謝致します．・
含量の関係では，赤枯れの発現したときの茎葉，根中の
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